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論 文 内 容 の 要 旨 
 
近年、リチウムイオン蓄電池は、モバイル機器に加えて電気自動車や家庭用蓄電設備、産業用途向
けへとその適用範囲が拡がっている。特に新興国地域向けへは、複雑な充放電制御システム(BMS)を
必要としないラフユース耐性のある電池で、しかも安価で長寿命な蓄電池が必要不可欠である。本論
文は，ラフユース耐性があり、長寿命な汎用蓄電池の実現に向けて行った研究を全４章にまとめたも
のである。 
長寿命およびラフユース耐性という観点から種々のインサーション材料の中からリチウム・アルミ
ニウム・マンガン酸化物(LAMO)とリチウム・チタン酸化物(LTO)を選択し、これらの組み合わせから
なるリチウムイオン蓄電池を検討した。まず第１章では、セパレータについて検討し、現行のリチウ
ムイオン蓄電池で用いる高価な特殊機能付微孔性隔膜を用いる必要はなく、充放電サイクル寿命の確
保という点から安価な不織布セパレータの使用が、好ましいことを明らかにした。 
第２章では、実電池の特性に影響を及ぼすインピーダンスについて考察を加え、新たに
Area-specific impedance (ASI)という考え方で単極のインピーダンスを測定する方法を提案し、こ
れをLTO電極に適用することによって、その妥当性を検討した。その結果、ASIという考え方を導入す
ることによって基礎データから実電池のインピーダンスが容易に推定できることを明らかにした。 
第３章では、不織布を用いたLAMO/LTOセルの更なる長寿命化に向けて、高温（55℃）環境下での充
放電容量の劣化要因を解析した。その結果、電池内の副反応に起因して正極と負極の各々の充電状態
に差が生じ、結果として充放電容量が減少していることを明らかにした。したがって、長寿命化には、
この副反応速度を調整することが最も有効な手段であることが分かった。 
第４章では、セパレータに不織布を用いた実電池(直径 18 mm、高さ 65 mm)を作製し、ラフユース耐
性があり、しかも長寿命かどうかを検討した。その結果、層状化合物のリチウム・アルミニウム・ニ
ッケル酸化物正極を用いた現行のリチウムイオン蓄電池に必須の微孔性隔膜や BMSを必要とせず、簡
単な上限電圧のみの制御で 200サイクル後の容量劣化率ゼロを実現し、ラフユース耐性があり、しか
も長寿命であることを実証した。 
 
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 
 リチウムイオン蓄電池は、小型高エネルギー密度電池として主にモバイル機器用電源に用いられて
いる。この電池には、特殊加工微孔性隔膜が用いられ、バッテリーマネージメントシステムによって
電池は常に制御されている。したがって現行のリチウムイオン蓄電池は、ラフユース耐性に乏しく、
その寿命も短いので汎用蓄電池とは言い難い。 
 本論文の著者は、このリチウムイオン蓄電池の長寿命化と汎用化に対して電極材料を選択し、その
電極試験法を確立、さらに電池内物質収支という考え方を導入することにより長寿命化を検討してい
る。まず電池材料を現行の層状化合物ではなく三次元骨格を持つスピネル類縁結晶のリチウム・アル
ミニウム・マンガン酸化物とリチウム・チタン酸化物を選択し、単極試験によって材料選択の妥当性
を確認したのち現行の特殊加工微孔性隔膜を用いたリチウムイオン蓄電池を試作している。その過程
でサイクル劣化を認め、その原因究明を行っている。その結果、長寿命を実現するために選択した充
放電によって膨張・収縮がないリチウム・チタン酸化物負極では電解液の攪拌が起こらず特殊加工微
孔性隔膜を用いた場合には、物質輸送に支障をきたすことを明らかにしている。また、その解決法と
して不織布の使用を提案し、その電池性能を実証している。さらに実用電池の出力性能を支配する電
池の内部抵抗について、単極の Area-specific impedance と云う考え方を提案し、その測定法を平
行平板対称電極に求め、これを実測すると共に、その電極を組み込んだ試作電池の実測値と比較し、
その有効性を見事に実証している。さらに各種試験の結果からラフユース耐性に優れた電池であるこ
とを明らかにしている。また、電池材料に壊滅的な損傷がないにも関わらずサイクル劣化がおこるこ
とに対して物質収支の立場から考察を加え、電池内の正極と負極に内在する副反応によるものである
ことを示し、更なる長寿命化への道筋を明らかにしている。 
以上のように、本論文の著者は、ラフユース耐性に優れた長寿命リチウムイオン蓄電池を提案する
と共に試作電池を用いて実証している。これらの研究成果は無機材料化学および電気化学の発展に寄
与するところ大である。よって本論文の著者は博士（工学）の学位を受ける資格を有するものと認め
る。 
 
 
 
 
 
 
 
